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?????近年、純有機ラジカル分子を用いて強磁性体/フェリ磁性体を構築するという試
みが盛んに行われており、これまでに多数の物質が見出されているが、転移温度が非常
に低い温度領域に止まっている(ＴC＜５Ｋ)。本研究では転移温度を上げるための手段と
して、ラジカル部位にπ共役系を導入した。分子間でそのπ共役部分の重なりが生じるこ
とにより分子間相互作用が大きくなり、転移温度が高くなることが期待される。また、一般
的には強磁性的よりも反強磁性的の方が相互作用が強いとされている。そこで、分子間
で反強磁性的にカップルしても全体としてフェリ磁性的とみなせる系を検討した。 
?????????????????????
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????????????????????
??????????????結晶構造解析
より合理的に相互作用を説明できることが分か
った。π系を拡張した高スピン分子として期待し
た３は磁化率を測定したところ、１．８～３００Kに
おいて実質的な反磁性であった。ESRを用いて
安定性を確かめたところ、一週間放置してもほと
んど壊れていないことが分かった。これらのことよ
り、３は結晶中で非常に強い反強磁性相互作用
（２｜Ｊ｜/kB＞300K）を示すと考えられる。これ
は、ラジカル部位同士が非常に近接（N･･･Oで
2.30Åと2.35Å）していることが原因だと考えられる(図１)。完全にπ共役系のみから構成
される５は分子間強磁性的相互作用を示した(図2)。低温部の磁化率を見ると、少なくとも
４つのラジカル部位が相互作用していると考えられ
る。結晶構造
からは三次元
的な強磁性的
相互作用を持
つと予想され
る。５の骨格を
拡張もしくは
置換した４，６
は分子間反強
磁性的相互作
用を示した。?
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図１．３の結晶内におけるＮＯ基の近接  
         （水素とｔ?Bu基は省略）? 図２．５の磁化率の温度変化?
